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Zeolita ITQ-16.
La presente invencion se reere a una nueva familia
de materiales zeolticos que se engloban dentro de la
denominacion ITQ-16, a su metodo de obtencion, y
a sus aplicaciones catalticas.
Esta familia de materiales, zeolita ITQ-16, se carac-
teriza por tener relaciones diferentes de los distintos
polimorfos A, B y C descritos como posibles intercre-
cimientos en la zeolita Beta, y que por consiguiente
presentan patrones de difraccion de rayos X diferen-
tes al descrito para la zeolita Beta.
La zeolita ITQ-16 en forma calcinada tiene la si-
guiente formula emprica:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
donde T es uno o varios elementos con estado de
oxidacion +4 distintos de Ge y Si; X es uno o varios
elementos con estado de oxidacion +3 y M puede
ser H+ o uno o varios cationes inorganicos de carga
+n;; t tiene un valor entre 0 y 0.1, g tiene un valor
entre 0 y 0.33 y x tiene un valor entre 0 y 0.2.
Aviso: Se puede realizar consulta prevista por el art. 37.3.8 LP.
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DESCRIPCION
Zeolita ITQ-16.
Material ITQ-16 y procedimiento de sintesis.
Campo de la Tecnica
Materiales cristalinos microporosos.
Antecedentes
La zeolita Beta es un material microporoso
con canales formados por anillos de 12 miembros,
que presenta un patron de difraccion caracteris-
tico tal y como se muestra en la gura 1 (Perez-
Pariente, J., Martens, J.A., Jacobs, P.A., Applied
Catalysis, 31 (1987) 35).
Esta zeolita esta formada por un intercreci-
miento de distintos polimorfos relacionados entre
si, tal y como ha sido descrito en la literatura
(J.M. Newsam, M.M.J. Treacy, W.T. Koetsier,
C.B. de Gruyter, Proc. R. Soc. London A, 420
(1998) 375). De entre todos los polimorfos descri-
tos, parece que los polimorfos A y B son los que
fundamentalmente conforman el intercrecimiento
denominado zeolita Beta (Zeolites, 5/6, (1996),
641) mientras que el polimorfo C (cuyo difrac-
tograma calculado a partir de la estructura pro-
puesta se presenta en la gura 2) se encuentra en
una menor proporcion en dicho intercrecimiento.
Debera pues ser posible sintetizar nuevos ma-
teriales con proporciones diferentes de los distin-
tos polimorfos A, B y C que conllevarian a es-
tructuras con un difractograma de Rayos X dife-
rente al de la zeolita Beta tal y como se dene de
acuerdo a su difractograma de Rayos X, y dife-
rente al del polimorfo C puro.
En la presente invencion se presentan una fa-
milia de materiales que se engloban bajo la deno-
minacion de zeolita ITQ-16, y que se caracteriza
por su difractograma de rayos X, que parece in-
dicar que los materiales de esta familia tienen re-
laciones diferentes de los distintos polimorfos A,
B y C descritos como posibles intercrecimientos
en la zeolita Beta y que por consiguiente presen-
tan patrones de difraccion de rayos X diferentes
al descrito para la zeolita Beta.
Descripcion de la invencion
La presente invencion se reere a una nueva
familia de materiales zeolticos que se engloban
dentro de la denominacion ITQ-16, a su metodo
de obtencion, y a sus aplicaciones catalticas.
La zeolita ITQ-16 esta relacionada con la zeo-
lita Beta, pero presenta un difractograma de ra-
yos X diferente que puede ser debido a la presen-
cia de una diferente proporcion de los distintos
polimorfos a la que se ha encontrado en la zeo-
lita Beta (gura 3). As, la zeolita ITQ-16 podra
estar constituida, ademas de por los polimorfos
A y B caractersticos de la zeolita Beta, por otro
polimorfo que podra corresponderse con el poli-
morfo C propuesto por Newsam (J.M. Newsam,
M.M.J. Treacy, W.T. Koetsier, C.B. de Gruyter,
Proc. R. Soc. London A, 420 (1998) 375). Por
tanto, la presencia de este otro polimorfo, con-
ere al material ITQ-16 un patron de difraccion
de rayos X diferente al de la zeolita Beta.
El patron de difraccion de rayos X del mate-
rial ITQ-16, tal y como se sintetiza, se ha obte-
nido en un difractometro Philips PW 1830 con un














K del Cu. El difractograma obtenido mediante
el metodo de polvo y utilizando una rendija de
divergencia ja, se caracteriza por los siguientes
valores del angulo 2 (grados) e intensidades re-
lativas (I/Io), siendo I0 la intensidad del pico mas
intenso al cual se le asigna un valor de 100. Las
intensidades relativas se han expresado en los si-
guientes terminos: d= intensidad debil (entre 0
y 20 %); m= intensidad media (entre 20 y 40 %);
f= intensidad fuerte (entre 40 y 60 %) y mf= in-
tensidad muy fuerte (entre 60 y 100 %)
TABLA I



















La variacion en las medidas del angulo 2 de-
bido al error instrumental se estima en 0.5 gra-
dos.
Las posiciones, anchuras e intensidades relati-
vas de los picos de difraccion pueden modicarse
segun la composicion qumica del material (tipo
de agente estructurante, relacion Si/Ge, presen-
cia de otros heteroatomos trivalentes y/o tetrava-
lentes (uno o varios) en la red, ademas de silicio
y/o germanio, como por ejemplo: aluminio, boro,
titanio, vanadio, etc.), as como del grado de hi-
dratacion y el tama~no de cristal. En particular,
el patron representado en la tabla I y la gura
3 se reere a materiales cuya red esta compuesta
exclusivamente por oxido de silicio y germanio,
con una relacion Si/Ge = 50 y sintetizado usando
el cation bencil-DABCO, cuya estructura se re-
presenta en la gura 4, como agente director de
estructura.
En la tabla II se presenta los valores del angulo
2 e intensidades relativas (I/I0) de las reflexiones
del difractograma de rayos X de polvo de la ante-
rior muestra de ITQ-16 tras ser calcinada a 580C
para eliminar los compuestos organicos ocluidos
en el interior de la zeolita, donde d, m, f y mf
tienen los mismos signicados que en la tabla I.
En la gura 5 se muestra el patron de difraccion
de la zeolita ITQ-16 calcinada.
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TABLA II






















El patron de difraccion de rayos X de la zeo-
lita ITQ-16 se diferencia principalmente, respecto
al de la zeolita Beta, en que a angulos bajos pre-
senta, ademas de un pico ancho en torno a un
valor de 2 de 7.40.5, dos picos a angulos 2
de 6.90.5 y 9.60.5, que en general mues-
tran una menor anchura a media altura que el
pico a 7.4. La intensidad relativa de los picos a
6.9 y 9.6 con respecto a la intensidad del pico a
7.4 cumple que la relacion I9:6/I7:4 y I6:9/I7:4
es mayor que cero y menor que 1.
La intensidad relativa de estos picos vara al va-
riar la proporcion de los polimorfos A, B y C en
la estructura de la zeolita ITQ-16. Siendo sus
lmites el puro polimorfo C, propuesto por New-
san (gura 2), y la zeolita Beta (gura 1)(Perez-
Pariente, J., Martens, J.A., Jacobs, P.A., Applied
Catalysis, 31 (1987) 35)(Patente US Re28341).
Por tanto, en esta memoria se reivindica una
familia de materiales que tiene como lmites ex-
tremos la zeolita Beta y otro polimorfo que podra
ser el polimorfo C. En la zeolita Beta y en el po-
sible polimorfo C, contrariamente a lo que ocu-
rre en la zeolita ITQ-16 no se encuentran si-
multaneamente los picos a angulos 6.9, 7.4 y
9.6 (veanse las guras 1, 2 y 3).
La presente invencion se reere a un nuevo
material denominado ITQ-16 y a su metodo de
obtencion, caracterizado por un medio de sntesis
con un pH entre 5 y 8.5 y preferentemente entre
6 y 8 y la utilizacion de aniones fluoruro como
agente mineralizante, y los cationes TEA, bencil-
DABCO y bencil-Q como agentes directores de
estructura, cuya estructura se presenta en la -
gura 4.
El material en su forma calcinada tiene la si-
guiente formula emprica:














donde T es uno o varios elementos con estado de
oxidacion +4 distintos de Ge y Si tal y como Ti,
V, Sn; X es uno o varios elementos con estado de
oxidacion +3 tal y como Al, Ga, B, Cr, Fe y M
puede ser H+ o uno o varios cationes inorganicos
de carga +n como por ejemplo Li+, Na+, K+,
Ca2+, Mg2+, etc; t tiene un valor entre 0 y 0.1,
g tiene un valor entre 0 y 0.33 y x tiene un valor
entre 0 y 0.2,
Como la composicion de sntesis necesaria
para sintetizar la zeolita ITQ-16 depende del
agente estructurante utilizado, a continuacion se
particulariza el rango de la composicion qumica
del material ITQ-16 para cada agente estructu-
rante.
En el caso de utilizar el cation TEA (gura
4) como agente director de estructura g debe es-
tar comprendida entre 0.33 y 0, preferentemente
entre 0.33 y 0.01. En el caso de que se sinte-
tice con cationes trivalentes, como por ejemplo Al,
la zeolita ITQ-16 se consigue cuando la relacion
Si+Ge/Al, equivalente a 1/x, esta comprendida
entre 5 y1, y preferentemente mayor de 15. Para
o tener la zeolita ITQ-16 con otros cationes tetra-
valentes distintos de silicio y germanio como Sn,
V, Ti la relacion (SiO2+GeO2)/TO2 debe un va-
lor comprendido entre 10 y1, y preferentemente
entre 20 y 1000.
Cuando se utiliza el cation bencil-DABCO (-
gura 4), como agente estructurante, para obte-
ner ITQ-16 el valor de g debe estar comprendido
entre 0.17 y 0, y preferentemente entre 0.032 y
0.001, y mas preferentemente entre 0.032 y 0.01.
En el caso de que se quiera sintetizar la zeolita
ITQ-16 con cationes trivalentes, como por ejem-
plo Al, la relacion Si+Ge/Al esta comprendida
entre 5 y 1, y preferentemente mayor de 15, y
mas preferentemente mayor de 20. La relacion
(SiO2+GeO2)/TO2 puede estar comprendida en-
tre 10 y 1, y preferentemente entre 10 y 10000,
y mas preferentemente entre 20 y 1000.
Para obtener la zeolita ITQ-16 con otros ca-
tiones tetravalentes distintos de silicio y germanio
como Sn, V, Ti la relacion (SiO2+GeO2)/TO2
debe un valor comprendido entre 10 y 1, y pre-
ferentemente entre 20 y 1000.
Cuando se utiliza el cation bencil-Q (gura 4),
como agente estructurante, para obtener ITQ-16,
g debe tener un valor comprendido entre 0.2 y
0, y preferentemente entre 0.134 y 0.001, y mas
preferentemente entre 0.134 y 0.01. En el caso
de que se quiera sintetizar la zeolita ITQ-16 con
cationes trivalentes, como por ejemplo Al, la re-
lacion Si+Ge/Al esta comprendida entre 5 y 1,
y preferentemente mayor de 15, y mas preferen-
temente mayor de 20. Para obtener la zeolita
ITQ-16 con otros cationes tetravalentes distintos
de silicio y germanio como Sn, V, Ti la relacion
(SiO2+GeO2)/TO2 debe un valor comprendido
entre 10 y 1, y preferentemente entre 20 y 1000.
El metodo de preparacion se basa en el ca-
lentamiento a temperaturas entre 110C y 200C
y preferentemente entre 130C y 175C de una
mezcla de reaccion que contiene una fuente de Si,
entre las que se preeren slice amorfa, slice co-
loidal, gel de slice, tetraalquilortosilicato, y una
fuente de germanio como por ejemplo oxido, ha-
luros o alcoxidos de germanio. La mezcla de
3
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sntesis contiene uno o mas de los siguientes ca-
tiones como agentes estructurantes: TEA, bencil-
DABCO, bencil-Q, y una fuente de iones F−.
Opcionalmente, cationes trivalentes como por
ejemplo Al, B, Ga, Fe o Cr, y tetravalentes como
Ti, V o Sn pueden ser introducidos en el gel de
sntesis.
La composicion de la mezcla de sntesis se ca-
racteriza por los siguientes rangos de relaciones
molares cuando se utiliza el cation bencil-DABCO
como agente director de estructura.
bencil-DABCO/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01,
y preferentemente entre 1 y 0.03.
H2O/(SiO2+ GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03.
GeO2/(SiO2+GeO2) denido como g; = entre
0.17 y 0, y preferentemente entre 0.032 y 0.001, y
mas preferentemente entre 0.032 y 0.01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15, y mas preferentemente mayor de 20.
(SiO2+GeO2)/TO2 = entre 10 y 1, y preferen-
temente entre 20 y 1000.
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o
Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
Cuando se utiliza el cation TEA como agente
estructurante, la composicion de la mezcla de
sntesis se caracteriza por los siguientes rangos de
relaciones molares:
TEA/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferen-
temente entre 1 y 0.03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03.
GeO2/(SiO2+GeO2) denido como g, = entre
0.33 y 0, preferentemente entre 0.33 y 0.01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15.
(SiO2+GeO2)/TO2 entre 10 y 1, y preferente-
mente entre 20 y 1000.
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o
Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
Cuando se utiliza el cation bencil-Q como
agente estructurante, la composicion de la mezcla
de sntesis se caracteriza por los siguientes rangos
de relaciones molares:
bencil-Q/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y pre-
ferentemente entre 1 y 0.03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03.
GeO2/(SiO2+GeO2), denido como g, = entre
0.2 y 0, y preferentemente 0.134 y 0.001, y mas
preferentemente entre 0.134 y 0.01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15, y mas preferentemente mayor de 20.
(SiO2+GeO2)/TO2 = entre 10 y 1, y preferen-
temente entre 20 y 1000.
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o














tetravalente tal como Ti, Sn o V.
En el caso de emplear mezclas de los cationes
bencil-DABCO y bencil-Q como agentes estructu-
rantes, la composicion de la mezcla de sntesis se
caracteriza por los siguientes rangos de relaciones
molares:
(bencil - DABCO+bencil - Q)/(SiO2+GeO2)=
entre 3 y 0.01, y preferentemente entre 1 y 0.03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03.
GeO2/(SiO2+GeO2) denido como g, = entre 0.2
y 0, y preferentemente entre 0.134 y 0.001, y mas
preferentemente entre 0.134 y 0.01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15, y mas preferentemente mayor de 20.
(SiO2+GeO2)/TO2 = entre 10 y 1, preferente-
mente entre 10 y 10000, y preferentemente entre
20 y 1000.
bencil - DABCO/(bencil - DABCO+bencil - Q)=
entre 0 y 1 ambos excluidos.
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o
Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
Una vez la cristalizacion esta completa, los
solidos se separan de las aguas madre por ltrado
y/o por centrifugacion. Como resultado se ob-
tiene un solido altamente cristalino que contiene
material organico ocluido.
El producto solido obtenido posee un patron
de difraccion caracterstico (radiacion CuK) tal
y como se presenta en la gura 3 y tabla 1, y
que guarda cierta similitud con el de la zeolita
Beta (US Patent Re28341) a alto angulo 2 > 20,
donde  es el angulo de Bragg, y poca similitud a
angulos bajos.
La materia organica y los aniones fluoruros
ocluidos se eliminan por calcinacion en vaco, aire,
N2 u otro gas inerte, a temperatura superior a
450C, y preferentemente a temperatura superior
a 500C e inferior a 900C. El patron de difraccion
de rayos X del material calcinado se presenta en
la gura 5 y la tabla 2.
As, la zeolita ITQ-16 calcinada presenta un
pico de difraccion entorno a 7.4, caracterizado
por una anchura a media altura de alrededor de
1 y caracterstico de la zeolita Beta (Newsam et
al., Proc. R. Soc. London A, 1988, 420, 375) con
un intercrecimiento de los polimorfos A y B de-
terminado, pero presenta ademas dos picos a 6.9
y 9.6 correspondientes a la presencia de otro po-
limorfo que podra ser el polimorfo C. As pues,
la zeolita ITQ-16 presenta un intercrecimiento di-
ferente al de la zeolita Beta.
Para la zeolita ITQ-16 sintetizada en la pre-
sente memoria se reivindican las siguientes apli-
caciones:
- Como aditivo de catalizadores de craqueo
cataltico de hidrocarburos, y en general de
compuestos organicos.
- Como componente de catalizadores de hi-
drocraqueo o hidrocraqueo suave.
- Como componente o aditivo de catalizado-
res de isomerizacion de paranas ligeras.
4
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- Como componente de catalizadores de des-
paranado e isodesparanado.
- Como catalizador de alquilacion de isopara-
nas con olenas y alquilacion de aromati-
cos y aromaticos sustituidos con olenas o
alcoholes, y mas especcamente como cata-
lizador para la alquilacion de benceno con
propileno.
- Como catalizador en reacciones de acilacion
de compuestos aromaticos sustituidos utili-
zando acidos, cloruros de acido o anhdridos
de acidos organicos como agentes acilantes.
- Como catalizadores en reacciones de Meer-
wein-Pondorf-Verly y Oppenauer
- Como catalizador para la eliminacion ca-
taltica de vapores organicos (VOC).
- En procesos de oxidacion selectiva de com-
puestos organicos usando H2O o peroxidos
o hidroperoxidos organicos como oxidantes.
En el caso de la ITQ-16 conteniendo Ti, se rei-
vindica su uso como catalizador de epoxidacion
de olenas, oxidacion de alcanos, oxidacion de
alcoholes y oxidacion de tioeteres a sulfoxidos
y sulfonas utilizando hidroperoxido, organicos o
inorganicos, como por ejemplo H2O, tertbutil-
hidroperoxido, hidroperoxido de cumeno, como
agentes oxidantes.
En el caso de contener Sn se reivindica su
uso como catalizadores de oxidacion en reacciones
Bayer-Williger utilizando H2O2 como agente oxi-
dante. Finalmente, se reivindica su uso en amoxi-
macion de ciclohexanona a ciclohexanona oxima
con NH3 y H2O.
Ejemplos
Ejemplo 1
Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-16
conteniendo Si y Ge, y utilizando el cation bencil-
DABCO como agente director de la estructura.
6.8 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hi-
drolizan en 8.335 g de una solucion acuosa de
bencil - DABCO (2.10 − 3 moles de bencil -
DABCO(OH)/g) y 0.92 g de agua. A conti-
nuacion se adicionan 0.0684 g de GeO2. Se deja la
mezcla agitando y evaporando el etanol formado
en la hidrolisis del TEOS. Por ultimo, se a~naden
1.334 g de HF (aq., 50 %). La mezcla resultante
se calienta en autoclaves recubiertos internamente
de PTFE a 150C. Tras 13 h de calentamiento se
ltra la mezcla y se obtienen 17 g de zeolita ITQ -
16 por cada 100 g de gel de sntesis. El patron
de difraccion de rayos X se presenta en la gura
3.
Ejemplo 2
Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-16
conteniendo Si, Ge y Al, y utilizando el cation
bencil -DABCO como agente director de la es-
tructura donde (Si+Ge)/Al=50.
13.0 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hi-
drolizan en 34.74 de una solucion acuosa de
bencil - DABCO (9.98.10 − 4 moles de bencil -
DABCO(OH)/g). A continuacion, se adicionan
0.436 g de GeO2 y 0.272 g de isopropoxido de alu-














el etanol, formado en la hidrolisis del TEOS, y
15.25 g de agua. Por ultimo, se a~naden 1.334 g
de HF (aq., 50 %). La mezcla resultante se ca-
lienta en autoclaves recubiertos internamente de
PTFE a 150. Tras 46 h de calentamiento se ltra
la mezcla y se obtienen 20 g de zeolita ITQ - 16
por cada 100 g de gel de sntesis.
El patron de difraccion de rayos X se presenta en
la gura 6.
Ejemplo 3
Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-16
conteniendo Si y Ge, y utilizando el cation bencil-
Q como agente director de la estructura.
6.511 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hi-
drolizan en 8.29 g de una solucion acuosa de
bencil-Q (2.0.10−3 moles de bencil-Q(OH)/g). A
continuacion se adicionan 0.218 g de GeO2 y 0.7 g
de agua. Se deja la mezcla agitando y evaporando
el etanol, formado en la hidrolisis del TEOS. Por
ultimo, se a~naden 0.667 g de HF (aq., 50 %). La
mezcla resultante se calienta en autoclaves recu-
biertos internamente de PTFE a 150C. Tras 19
h de calentamiento se ltra la mezcla y se obtie-
nen 20 g de zeolita ITQ-16 por cada 100 g de gel
de sntesis.
El patron de difraccion de rayos X se presenta en
la gura 7.
Ejemplo 4
Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-
16 conteniendo Si, Ge y Al, y utilizando bencil-Q
como agente director de la estructura.
13.67 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hi-
drolizan en 26.09 g de una solucion acuosa de
bencil-Q (1.39.10−4 m bencil-Q(OH)/g). A con-
tinuacion se adicionan 0.457 g de GeO2 y 0.286
g de isopropoxido de aluminio. Se deja la mezcla
agitando y evaporando el etanol, formado en la
hidrolisis del TEOS, y 7 g de agua. Por ultimo,
se a~naden 1.40 g de HF (aq., 50 %). La mez-
cla resultante se calienta en autoclaves recubier-
tos internamente de PTFE a 150C. Tras 5 das
de calentamiento se ltra la mezcla y se obtienen
19 g de zeolita ITQ-16 por cada 100 g de gel de
sntesis.
El patron de difraccion de rayos X se presenta en
la gura 8.
Ejemplo 5
Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-16
conteniendo Si y Ge, y utilizando el cation TEA
como agente director de la estructura.
30 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hi-
drolizan en 39.26 g de una solucion acuosa de
hidroxido de tetraetilamonio (35 %) y 1.5 g de
agua. A continuacion se adicionan 3.01 g de
GeO2. Se deja la mezcla agitando y evaporando
el etanol formado en la hidrolisis del TEOS. Por
ultimo, se a~naden 3.89 g de HF (aq., 48 %). La
mezcla resultante se calienta en autoclaves recu-
biertos internamente de PTFE a 140C en una es-
tufa provista de un sistema de rotacion (60 rpm).
Tras 48 h de calentamiento se ltra la mezcla y
se obtienen 25 g de zeolita ITQ-16 por cada 100
g de gel de sntesis.
El patron de difraccion de rayos X se presenta en
la gura 9.
Ejemplo 6
Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-16
conteniendo Si, Ge y Al, y utilizando el cation
5
9 ES 2 186 489 B1 10
TEA como agente director de la estructura.
15 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hidro-
lizan en 25.85 g de una solucion acuosa de hidro-
xido de tetraetilamonio (35 %). A continuacion
se adicionan 3.77 g de GeO2 y 1.2 g de isopro-
poxido de aluminio. Se deja la mezcla agitando
y evaporando el etanol, formado en la hidrolisis
del TEOS. Por ultimo, se a~naden 2.47 g de HF
(aq., 50 %). La mezcla resultante se calienta en
autoclaves recubiertos internamente de PTFE a
140C en una estufa provista de un sistema de
rotacion (60 rpm). Tras 3 das de calentamiento
se ltra la mezcla y se obtienen 23 g de zeolita
ITQ-16 por cada 100 g de gel de sntesis.
El patron de difraccion de rayos X se presenta en
la gura 10.
Ejemplo 7














ITQ-16 conteniendo Si, B y Ge, y utilizando el
cation bencil-DABCO como agente director de es-
tructura.
7.32 g de tetraetilortosilicato (TEOS) se hi-
drolizan en 10.1 g de una solucion acuosa de
bencil - DABCO (2.10 − 3 moles de bencil -
DABCO(OH)/g). A continuacion se adicionan
0.245 g de GeO2, 0.0927 g de acido borico y 1 g
de agua. Se deja la mezcla agitando y evaporando
el etanol, formado en la hidrolisis del TEOS. Por
ultimo, se a~naden 0.75 g de HF (aq., 50 %). La
mezcla resultante se calienta en autoclaves recu-
biertos internamente de PTFE a 150C. Tras 7
das de calentamiento se ltra la mezcla y se ob-
tienen 14 g de zeolita ITQ - 5 por cada 100 g de
gel de sntesis. El patron de difraccion de rayos
X se presenta en la gura 11.
6
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REIVINDICACIONES
1. Un material microporoso, denominado ITQ-
16, constituido por polimorfos A, B y C presentes
en proporciones distintas a como se encuentran en
la zeolita beta, caracterizado porque en forma
calcinada tiene la siguiente formula emprica:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
en la que:
- T representa uno o varios elementos con es-
tado de oxidacion +4 distintos de Ge y Si;
- X representa uno o varios elementos con es-
tado de oxidacion +3 y
- M representa H+ o uno o varios cationes
inorganicos de carga +n,
- t tiene un valor entre 0 y 0.1,
- g tiene un valor entre 0 y 0.33,
- x tiene un valor entre 0 y 0.2,
y porque segun se sintetiza su patron de difraccion
de rayos X presenta simultaneamente picos de di-
fraccion a angulos 2 de 6.90.5, 7.40.5, y
9.60.5.
2. Un material microporoso segun la reivin-
dicacion 1, caracterizado porque la intensidad
relativa de los picos a 6.9-0.5, y 9.60.5,
con respecto a la intensidad del pico a 7.4 cum-
ple que la relacion I9:6/I7:4 y I6:9I7:4 es mayor
que cero y menor que 1.
3. Un material microporoso segun la reivin-
dicacion 1 o 2, caracterizado porque tiene un
patron de difraccion de rayos X segun se sintetiza,
con valores del angulo 2 e intensidades relativas,
I/Io, siguientes



















en donde d signica intensidad entre 0 y 20 %;














signica intensidad fuerte, entre 40 y 60 %, mf
signica intensidad muy fuerte, entre 60 y 100 %
y v signica intensidad variable.
4. Un material microporoso segun la reivin-
dicacion 1, caracterizado porque T representa
uno o varios elementos en estado de oxidacion +4
seleccionados entre Ti, V y Sn.
5. Un material microporoso segun la reivin-
dicacion 1, caracterizado porque X representa
uno o varios elementos en estado de oxidacion +3
seleccionados entre Al, Ga, B, Cr y Fe.
6. Un material microporoso segun la reivindi-
cacion 1, caracterizado porque M representa un
cation mono o divalente seleccionado entre H+,
Li+, Na+, K+, Ca2+ y Mg2+.
7. Procedimiento de sntesis de un mate-
rial microporoso denominado ITQ-16, constituido
por polimorfos A, B y C presentes en proporcio-
nes distintas a como se encuentran en la zeolita
beta, y que en forma calcinada tiene la siguiente
formula emprica:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
en la que:
- T es uno o varios elementos con estado de
oxidacion +4 distintos de Ge y Si;
- X es uno o varios elementos con estado de
oxidacion +3
y
- M puede ser H+ o uno o varios cationes
inorganicos de carga +n,
- t tiene un valor entre 0 y 0.1,
- g tiene un valor entre 0 y 0.33,
- x tiene un valor entre 0 y 0.2,
de acuerdo con la reivindicacion 1, caracteri-
zado porque comprende calentar a temperaturas
entre 110C y 200C una mezcla de reaccion que
comprende una fuente de Si, entre las que se pre-
eren slice amorfa, slice coloidal, gel de slice,
tetraalquilortosilicato, y una fuente de germanio
como por ejemplo oxido, haluros o alcoxidos de
germanio, un agente director de estructura selec-
cionado entre TEA, bencil-DABCO, bencil-Q, y
mezclas de los mismos; y una fuente de iones F,
a un pH entre 5 y 8.5.
8. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso de acuerdo con la reivindicacion 7
caracterizado por el uso de el cation bencil-
DABCO, tal y como se representa su estructura
en la gura 4, como agente director de la estruc-
tura.
9. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso de acuerdo con la reivindicacion 8
caracterizado por el uso del cation bencil-DAB-
CO como agente director de la estructura, y por-
que la mezcla de sntesis tiene una composicion
en terminos de relaciones molares dentro de los
rangos:
bencil-DABCO/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01,
y preferentemente entre 1 y 0.03,
7
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H2O/(SiO2+ GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2,
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03,
GeO2/(SiO2+GeO2) denido como g; = entre
0.17 y 0, y preferentemente entre 0.032 y 0.001, y
mas preferentemente entre 0.032 y 0.01,
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15, y mas preferentemente mayor de 20,
(SiO2+GeO2)/TO2 = entre 10 y 1, y preferen-
temente entre 20 y 1000,
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o
Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
10. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso de acuerdo con la reivindicacion 8,
caracterizado porque una mezcla de reaccion
que contiene una fuente de SiO2, opcionalmente,
pero preferentemente, una fuente de GeO2, el
cation organico bencil-DABCO, H2O y F
− a un
pH comprendido entre 5 y 8.5, preferentemente
entre 6 y 8, se somete a calentamiento a tempera-
tura entre 110C y 200C, preferentemente entre
130C y 175C.
11. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso, de acuerdo con la reivindicacion 8
en el que la formula emprica del material calci-
nado y anhidro es:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
en la que la relacion GeO2/(SiO2+GeO2), g, esta
comprendida entre 0.17 y 0, y preferentemente
entre 0.032 y 0.001, y mas preferentemente entre
0.032 y 0.01. La relacion (SiO2+GeO2)/TO2 esta
comprendida entre 10 y 10000, y preferentemente
entre 20 y 1000, y la relacion Si+Ge/X esta com-
prendida entre 5 y1, y preferentemente mayor de
15, y mas preferentemente mayor de 20. Siendo X
un cation trivalente y T es un cation tetravalente
distinto de Si y Ge.
12. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 7 caracteri-
zado por el uso de el cation bencil-Q, tal y como
se representa su estructura en la gura 4, como
agente director de la estructura.
13. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 12, caracte-
rizado por el uso de bencil-Q como agente direc-
tor de la estructura, y porque la mezcla de sntesis
tiene una composicion en terminos de relaciones
molares dentro de los rangos:
bencil-Q/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y pre-
ferentemente entre 1 y 0.03,
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2,
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03,
GeO2/(SiO2+GeO2), denido como g, = entre
0.2 y 0, y preferentemente 0.134 y 0.001, y mas
preferentemente entre 0.134 y 0.01,
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15, y mas preferentemente mayor de 20,
(SiO2+GeO2)/TO2 = entre 10 y 1, y preferen-
temente entre 20 y 1000,
donde X representa a un elemento en su estado














Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
14. Procedimiento de sntesis de un mate-
rial microporoso segun la reivindicacion 12, ca-
racterizado porque una mezcla de reaccion que
contiene una fuente de Si2 opcionalmente, pero
preferentemente, una fuente de GeO2 el cation
organico bencil-Q, H2O y F
− a un pH compren-
dido entre 5 y 8.5, preferentemente entre 6 y 8,
se somete a calentamiento a temperatura entre
110C y 200C, preferentemente entre 130C y
175C.
15. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 12, en el que
la formula emprica del material calcinado y an-
hidro es:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
en la que la relacion GeO2/(SiO2+GeO2), g, esta
comprendida entre 0.2 y 0, y preferentemente
0.134 y 0.001, y mas preferentemente entre 0.134
y 0.01.
La relacion (SiO2+GeO2)/TO2 esta comprendida
entre 10 y 1, y preferentemente entre 20 y 1000,
y la relacion Si+Ge/X esta comprendida entre 5
y 1, y preferentemente mayor de 15, y mas pre-
ferentemente mayor de 20. Siendo X un cation
trivalente y T es un cation tetravalente distinto
de Si y Ge.
16. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 7, caracteri-
zado por el uso del cation TEA (cuya estructura
se presenta en la gura 4) como agente director
de la estructura.
17. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 16, caracte-
rizado por el uso de TEA como agente director
de la estructura, y porque la mezcla de sntesis
tiene una composicion en terminos de relaciones
molares dentro de los rangos:
TEA/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferen-
temente entre 1 y 0.03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03.
GeO2/(SiO2+GeO2) denido como g, = entre
0.33 y 0, preferentemente entre 0.33 y 0.01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15.
(SiO2+GeO2)/TO2 entre 10 y 1, y preferente-
mente entre 20 y 1000.
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o
Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
18. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 16, caracte-
rizado porque una mezcla de reaccion que con-
tiene una fuente de SiO2, opcionalmente, pero
preferentemente, una fuente de GeO2, el cation
organico TEA, H2O y F
− a un pH comprendido
entre 5 y 8.5, preferentemente entre 6 y 8, se so-
mete a calentamiento a temperatura entre 110C
y 200C, preferentemente entre 130C y 175C.
19. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 16, en el que
8
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la formula emprica del material calcinado y an-
hidro es:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
en la que la relacion GeO2/(SiO2+GeO2), g, esta
comprendida entre 0.33 y 0, preferentemente en-
tre 0.33 y 0.01. La relacion (SiO2+GeO2)/TO2
esta comprendida entre 10 y 1, y preferente-
mente entre 20 y 1000, y la relacion Si+Ge/X
esta comprendida entre 5 y1, y preferentemente
mayor de 15. Siendo X un cation trivalente y T
es un cation tetravalente distinto de Si y Ge.
20. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 7, caracteri-
zado por el uso de mezclas de los cationes bencil-
DABCO y bencil-Q (cuyas estructuras se presen-
tan en la gura 4) como agente director de la
estructura.
21. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 20, caracte-
rizado por el uso de mezclas de bencil-DABCO
y bencil-Q como agente director de la estructura,
y porque la mezcla de sntesis tiene una compo-
sicion en terminos de relaciones molares dentro
de los rangos:
(bencil - DABCO+bencil - Q) / (SiO2+GeO2) =
entre 3 y 0.01, y preferentemente entre 1 y 0.03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0.5, y prefe-
rentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0.01, y preferente-
mente entre 1 y 0.03.
GeO2/(SiO2+GeO2) = denido como g, entre 0.2
y 0, y preferentemente entre 0.134 y 0.001, y mas
preferentemente entre 0.134 y 0.01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y1, y preferentemente ma-
yor de 15, y mas preferentemente mayor de 20.
(SiO2+GeO2)/TO2 = entre 10 y 10000, y prefe-
rentemente entre 20 y 1000.
bencil-Dabco/(bencil-DABCO+bencil-Q) = en-
tre 0 y 1, ambos excluidos.
donde X representa a un elemento en su estado
de oxidacion trivalente tal como Al, B, Fe, Ga o
Cr; y T es un elemento en su estado de oxidacion
tetravalente tal como Ti, Sn o V.
22. Procedimiento de sntesis de un mate-
rial microporoso segun la reivindicacion 20, ca-
racterizado porque una mezcla de reaccion que
contiene una fuente de SiO2, opcionalmente, pero














los cationes organicos bencil-DABCO y bencil- Q,
H2O y F
− a un pH comprendido entre 5 y 8.5,
preferentemente entre 6 y 8, se somete a calenta-
miento a temperatura entre 110C y 200C, pre-
ferentemente entre 130C y 175C.
23. Procedimiento de sntesis de un material
microporoso segun la reivindicacion 20, en el que
la formula emprica del material calcinado y an-
hidro es:
x (M1=nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1-g)SiO2
en la que la relacion GeO2/(SiO2+GeO2), g, esta
comprendida entre 0.2 y 0, y preferentemente en-
tre 0.134 y 0.001, y mas preferentemente entre
0.134 y 0.01. La relacion (SiO2+GeO2)/TO2 esta
comprendida entre 10 y1, y preferentemente en-
tre 20 y 1000, y la relacion Si+Ge/X esta com-
prendida entre 5 y1, y preferentemente mayor de
15, y mas preferentemente mayor de 20. Siendo X
un cation trivalente y T es un cation tetravalente
distinto de Si y Ge.
24. Uso de un material microporoso denido
en la reivindicacion 1, preparado segun las rei-
vindicaciones 7-19 como catalizador en procesos
de craqueo, hidrocraqueo, hidrocraqueo suave de
hidrocarburos y/o hidrocarburos funcionalizados,
hidroisomerizacion de olenas, alquilacion de ole-
nas con isoparanas, alquilacion de aromaticos
con olenas o alcoholes, y mas especcamente en
la alquilacion de benceno con propileno.
25. Uso de un material microporoso denido
en la reivindicacion 1, preparado segun las reivin-
dicaciones 7-19 en procesos de oxidacion selectiva
de compuestos organicos usando H2O o peroxidos
o hidroperoxidos organicos como oxidantes.
26. Uso de un material microporoso denido
en la reivindicacion 1, preparado segun las reivin-
dicaciones 7-19 en proceso de oxidacion del tipo
Baeyer-Villiger.
27. Uso de un material microporoso denido
en la reivindicacion 1, preparado segun las reivin-
dicaciones 7-19 como catalizador de procesos de
oxidacion del tipo Meerwein-Pondorf-Verley (re-
duccion) y Oppenauer (oxidacion).
28. Uso de un material microporoso denido
en la reivindicacion 1, preparado segun las rei-
vindicaciones 7-19 como componente de catali-
zadores para la eliminacion de vapores organicos
(VOC).
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